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(54) Siegelfahige Polyolefin-Mehrschichtfolie mit partikelfdrmigen Hohlkorpern, Verfahren zu 
ihrer Herstellung und Ihre Verwendung 

(57) Es wird eine orientierte Folie aus Polyolefin 
beschrieben. Sie enthalt mindestens eine polyolefini- 
sche Basisschicht und eine polyolefinische siegetf&hige 
Deckschicht. Die Deckschicht enthalt partikeU6rmige 
HohlkOrper, die im wesentlichen aus Polymer bestehen, 
das mit dem Polyolefin der Deckschicht inkompatibel ist. 

Es wird auch ein Verfahren zur Herstellung der 
Folie sowie ihre Verwendung beschrieben. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft eine orierrtierte Folie aus Polydefin. die mindestens eine polyolefinische Basisschicht und 
eine polyoleiinische siegelfShige Deckschicht enthait. Die Folien zeichnen sich durch einen hohen Glanz und anen 
niedrigen Reibungskoeffizienten aus. Die Erfindung betrifft werterhin die Verwendung partikelformiger Hohlkorper. 

!m Stand der Technik sind Folien mit einem niedrigen Reibungskoeffizienten beschrieben. Die Anforderungen an 
die Verarbeitungsfahigkeit der Folien und deren Lauffahigkeit auf automatjschen Maschinen sind im Laufe der Jahre 
standig gestiegen Aus diesem Grund werden immer niedrigere Reibungskoeffizienten gefordert, wobei heute der 
Begriff "niedrig" Reibungswerte einer GroBenordnung von 0,3 bis 0.1 umfaSt, wohingegen vor einigjrJahren eine Ra- 
bung von 0.4 bis 0.5 durchaus als ausgezeichnet niedrig gait ""^ 

Die DE-A-20 01 032 beschreibt Folien aus verschiedenen thermoplastischen Kunststoffen. deren Glatagenschaf- 
ten durch Zusatz von Carbonsaureamiden und Antiblockmitteln verbessert sind. Da in die Deckschichten alleine keine 
ausreichende Menge an Gleitmittel eingearbeitet werden kann. wird die zusatzliche Einarbeitung der Amide in die 
Basisschicht empfohlen. Diese Folien haben einen Reibungskoeffizienten im Bereich von 0.4 bis 0.8 und entsprechen 
damit nicht mehr den heutigen Qualitatsanforderungen. 

Die US-A-4.1 17.193 beschreibt mehrschichtige Folien aus einer Pdypropylen-Basisschicht. welche em Gleitmittel 
und ein Antiblockmittel und ein Antistatikmittel enthait Die Deckschicht dieser Folien besteht aus einem Polymerblend 
und enthait zusatzlich ein Gleitmitte) und ein Antiblockmittel. Das Polymeiblend besteht aus einem Ethylen-Butylen- 
Copolymer und einem polyolefinischen Harz wie HDPE oder LDPE. Es ist beschrieben. daSdie mangelhaften Glerta- 
genschaften der Folien durch den Zusatz von Glert- und Antiblockmitteln alleine nicht genugend verbessert werden 
kdnnen Aus diesem Grund wird die Deckschicht durch Zusatz von HDPE oder LDPE in Kombination mit einem Glert- 
und Antiblockmittel modifiziert. Die Reduktion des Reibungskoeffizienten ist nach den Beispielen und Vergleichsba- 
spielen wesentlich auf den Zusatz von HDPE zurOckzufuhren. Reine Copolymer-Deckschichten mit gleicher Additwzu- 
sammensetzung weisen Reibungskoeffizienten von 0.7 bis 0,8 auf. Die Folien kombinieren hervorragende 
Reibungskoeffizienten mit einer guten Bedruckbarkeit. Sie sind jedoch durch den Zusatz des reibungsvermindernden 
polyolefinischen Harzes in der Trubung und im Qanz stark veibesserungsbedurftig. 

Die EP-A-0 402 100 beschreibt Polypropylenfolien. die 0,01 bis 0.5 Gew.-% eines spharischen Si0 2 und 0,3 bis 5 
Gew -% eines Hydroxy-Fettsaure-Glycerids enthallen. Diese Erfindung betrifft einschichtige und mehrschichtige Folien. 
Mehrschichtige Ausfuhrungsformen weisen sowohl in der Deckschicht als auch in der Basisschicht die Kombination 
von Si0 2 und Glycerid auf. Es ist beschrieben, daB die ausgewahlten Mengen an Si0 2 und Glycerid wesentlich fur die 
vorteilhaften Eigenschaften der Folien sind und Abweichungen von diesen Bereichen nicht mehr zu dem gewunschten 
Ergebnis fuhren. Die Folien zeichnen sich durch eine gute Transparenz. Gleitfahigkeit und Metallhaftung aus. Sie za- 
gen jedoch nach langerer Lagerzeit einen Belag auf der Oberflache, der das Aussehen der Folien beeintrachtigt. Dieser 
Effekt ist auch als "blooming" bekannt und wird durch die Migration bestimmter Additive, insbesondere der Glyceride. 
an die Oberflache der Folien verursacht. 

Die EP-A-0 182 463 beschreibt eine mehrschichtige Folie, welche 0.05 bis 0.2 Gew.-% tertiares aliphatisches Amm 
in der Basisschicht und eine Kombination von SiliconOl und Si0 2 in der siegelfahigen Deckschicht enthait. Nach der 
Beschreibung erhalt man durch das Obenaschende Zusammenwirken von Si0 2 . SiliconOI und Amin in Verbindung mit 
einer ausgewahlten Deckschichtdicke von kleiner als 0.8 ^m Folien mit Reibungskoeffizienten von 0.3 und kleiner. Trotz 
dieses hervorragenden Reibungskoeffizienten sind die Veraibeitungseigenschaften der Folie mangelhaft. Sie ist insbe- 
sondere nicht bedruckbar und daher fur viele Anwendungen nicht geeignet. 

Die EP-A-0 143 130 offenbart Folien. die ein Carbonsauream'id in der Basisschicht und ebenfalls die Kombination 
von Siliconei und Si0 2 in der Deckschicht enthalten. Ahnlich wie in der oben erwahnten EP-A-0 182 463 wird eine syn- 
ergistische Wirkung der drei ausgewahlten Komponenten auf den Reibungskoeffizienten beschrieben. Auch diese 
Folien sind trotz ihrer vorteilhaften Gleitfahigkeit mangelhaft in der Verarbeitung. Auch ihnen fehlt die wichtige Eigen- 
schaft Bedruckbarkeit. 

Die EP-A-0 242 055 beschreibt die Verwendung eines nicht schmelzbaren, Organosiloxanharzpulvers mit einer 
dreidimensionalen Netzstruktur als Antiblockmittel in Folien. Sowohl das Siliconharz als auch das Propylenpolymer 
werden in Form eines Putvers eingesetzt. welches aus Teilchen mit einer nahezu kugelfOrmigen Gestalt besteht, wobei 
diese Teilchenform durch eine entsprechende Gleichung fOr den tatsachlichen sph&rischen Grad charakterisiert wird. 
Die Folien sollen gegenuber dem Stand der Technik bezuglich ihrer Transparenz. Antiblockeigenschaften, Gleitfahigkeit 
und bezuglich ihres Aussehens verbessert sein. Die Propylen-Antibtockmrttel-Mischung kann auch als Deckschichtma- 
terial fur coextrudierte Mehrschichtfolien eingesetzt werden. Diese coextrudierten Mehrschichttblien sind jedoch bezOg- 
lich ihrer Transparenz und in ihren Glanzwerten noch verbesserungsbedOrftig. insbesondere wenn die Deckschichten 
in Oblichen Schichtdicken von uber 0.5 urn aufgebracht werden. Daruber hinaus ist dieses Antiblockmittel sehr viel teu- 
rer als herkdmmliche Antiblockmittel. 

Die deutsche Patentanmeldung P 43 06 154.0 beschreibt die Verwendung eines organisch beschichteten Si0 2 als 
Antiblockmittel in siegelfahigen Folien. Der Reibungskoeffizient und das Verarbertungsverhalten der Folie sind verbes- 
sert. Diese Schrift macht keine Aussage Ober die raumliche Form der Antiblockteilchen. 
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Die EP-A-0 353 368 beschreibtdie Verwendung des in der EP-A-0 242 055 beschriebenen Siloxanharzpulvers in 
Verbindung mit einem Hydroxyfettsaureglycerids. Diese Folien eignen sich besonders gut fur Vakuumbedampfungen, 
sind jedoch bezuglich Glanz und Transparenz sehr mangelhaft. 

In Anwendung der bekannten Lehren hat sich gezeigt. daB bekannte Antiblockmittel teilweise nachteilige Auswir- 
kungen auf bestimmte Folieneigenschaften haben. Durch das Anfolocfcmittel werden die Transparenz und der Glanz 
der Folie beeintrachtigt. Die Verbesserung der Reibung geht im allgemeinen mit einer Erhohung der Oberflachenrau- 
higkeit einher. Si0 2 als Antiblockmittel fuhrt bei der Herstellung der Folien zu Ablagerungen an der Dusenlippe und zu 
Abrieb auf den Walzen. Dadurch mussen die Dusenlippe und die Walzen haufig gereinigt werden, da die Folie sonst 
wahrend der Produktion schlecht lauft und die Ablagerungen an der Dusenlippe zu einer Stjrtfenbildung auf der Folie 
fOhren. Zusatzlich treten Probleme bei der Coronabehandlung auf. An den mit Si0 2 -AbKft> behafteten Stellen der 
Walze schl&gt die Coronabehandlung durch und fuhrt zum unerwunschten sogenannten Ruckseiteneffekt, wodurch 
beim Weiterverarbeiten der Folie wie z. B. Bedrucken Oder Metallisieren reklamationsfahige Fehlstellen auttreten. 

Die Aufgabe der vorliegenden Erf indung bestand darin, die Nachteile der im Stand der Technik vorbeschriebenen 
Folien zu vermeiden. Insbesondere soli eine Mehrschichtfolie zur VerfOgung gestellt werden, die sich durch eine Kom- 
bination der folgenden Eigenschaften auszeichnet: 

einen hohen Glanz 

eine niedrige Trubung bei transparenten Basisschichten 
ein niedriger Reibungskoeffizient 
• eine niedrige Oberflachenrauhigkeit 

Die der Erf indung zugrundeliegende Aufgabe wird gelost durch eine Mehrschichtfolie der eingangs genannten Gat- 
tung, deren kennzeichnendes Merkmal darin besteht, daB die Deckschicht partikelformige Hohlkdrper enthalt, die im 
wesentlichen aus Polymer bestehen, das mitdem Polyolefin der Deckschicht inkompatibel ist. 

Die Basisschicht der erf indungsgemaBen Mehrschichtfolie enthalt im wesentlichen ein Polyolefin, vorzugsweise ein 
Propylenpolymer. und gegebenenfalls weitere zugesetzte Additive in jeweils wirksamen Mengen. Im allgemeinen ent- 
halt die Basisschicht mindestens 50 Gew.-%. vorzugsweise 75 bis 100 Gew.-%, insbesondere 90 bis 100 Gew.-%, des 
Propylenpolymeren. 

Das Propylenpolymere enthalt 90 bis 100 Gew.-%, vorzugsweise 95 bis 100 Gew.-%, insbesondere 98 bis 100 , 
Gew.-%, Propyieneinheiten und besitzt einen Schmelzpunkt von 120 °C Oder hoher, vorzugsweise 150 bis 170 °C und 
im allgemeinen einen SchmelzfluBindex von 0,5 g/10 min bis 8 g/10 min, vorzugsweise 2 g/10 min bis 5 g/10 min, bei 
230 °C und einer Kraft von 21,6 N (DIN 53 735). Isotaktisches Propylenhomopolymer mit einem ataktischen Anteil von 
15 Gew.-% und weniger, Copolymere von Ethylen und Propylen mit einem Ethylengehart von 10 Gew.-% oder weniger, 
Copolymere von Propylen mit C 4 -C 8 -a-Olefinen mit einem a-Olefingehalt von 10 Gew.-% oder weniger, Terpolymere 
von Propylen, Ethylen und Butylen mit einem Ethylengehalt von 10 Gew.-% oder weniger und mit einem Butylengehalt 
von 15 Gew.-% oder weniger stellen bevorzugte Propylenpolymere fur die Kernschicht dar, wobei isotaktisches Propy- 
lenhomopolymer besonders bevorzugt ist. Die angegebenen Gewichtsprozente beziehen sich auf das jeweilige Poly- 
mere. 

Des weiteren ist eine Mischung aus den genannten Propylenhomo- und/oder -copolymeren und/oder -terpolyme- 
ren und/oder anderen Polyolef inen, insbesondere aus Monomeren mit 2 bis 6 C-Atomen, geeignet, wobei die Mischung 
mindestens 50 Gew.-%, insbesondere mindestens 75 Gew.-%, Propylenpolymerisat enthalt. Geeignete andere Poly- 
olefine in der Polymermischung sind Polyethylene, insbesondere HDPE, LDPE und LLDPE, wobei der Anteil dieser 
Polyolef ine jeweils 15 Gew.-%, bezogen auf die Polymermischung, nicht ubersteigt. 

Im allgemeinen kann die Basisschicht Gleitmittel, Antistatika, Stabilisatoren und/oder Neutralisationsmittel in 
jeweils wirksamen Mengen sowie gegebenenfalls Kohlenwasserstoffharz entharten. 

In einer weiBen oder opaken bzw. weiB/opaken Ausfuhrungsform enthalt die Basisschicht zusatzlich Pigmente 
oder vakuoleniniziierende Teilchen oder eine Kombination aus diesen. Solche Folien haben eine Uchtdurchlassigkeit 
nach ASTM-D 1033-77 von hochstens 70 %, vorzugsweise von hochstens 50 %. 

Pigmente umfassen solche Teilchen, die im wesentlichen nicht zur Vakuolenbildung beim Verstrecken fOhren. Die 
farbende Wirkung der Pigmente wird durch die Teilchen selbst verursacht. Der Begriff "Pigment" ist im allgemeinen an 
eine TeilchengroBe von 0,01 bis maximal 1 ^m gebunden und umfaBt sowohl sogenannte "WeiBpigmente". welche die 
Folien weiB einfarben, als auch "Buntpigmente", welche der Folie eine bunte oder schwarze Farbe verleihen. Im allge- 
meinen Jiegt der mittlere Teilchendurchmesser der Pigmente im Bereich von 0,01 bis 1 jim. vorzugsweise 0,01 bis 0.7 
urn. insbesondere 0,01 bis 0,4 jim. Die Basisschicht enthalt Pigmente im allgemeinen in einer Menge von 1 bis 25 
Gew.-%, insbesondere 2 bis 20 Gew.-%. bevorzugt 5 bis 15 Gew.-%. jeweils bezogen auf die Basisschicht. 

Obliche Pigmente sind Materialien wie z. B. Aluminiumoxid, Aluminiumsulfat, Bariumsulfat, Calciumcarbonat, 
Magnesiumcarbonat Silicate wie Aluminiumsilicat (Kaolinton) und Magnesiumsilicat (Talkum), Siliciumdioxid und 
Titandioxid. worunter WeiBpigmente wie Calciumcarbonat, Siliciumdioxid. Trtandioxid und Bariumsulfat bevorzugt ein- 
gesetzt werden. 
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Die Trtandioxidteilchen bestehen zu mindestens 95 Gew.-% aus Rutil und werden bevorzugt mit einem Uberzug 
aus anorganischen Oxiden eingesetzt, wie er ublicherweise als Uberzug fur Ti0 2 -WeiBpigment in Papieren oder 
Anstr ichmitleln zur Verbesserung der Uchtechtheit verwendet wird. Zu den besonders geeigneten anorganischen Oxi- 
den gehoren die Oxide von Aluminium, Siiicium, Zink oder Magnesium oder Mischungen aus zwei oder mehreren die- 
ser Verbindungen. Sie werden aus wasseriSslichen Verbindungen, z. B. Alkali-, insbesondere Natriumaluminat, 
Aluminiumhydroxid, Aluminiumsulfat, Aluminiumnitrat, Natriumsilikat oder Kieselsaure, in der waBrigen Suspension 
ausgef&llt. Ti0 2 -Partikel mit einem Uberzug werden z. B. in der EP-A-0 078 633 und EP-A-0 044 515 beschneben. 

Gegebenenfails enthalt der Uberzug auch organische Verbindungen mit polaren und unpolaren Gruppen. Bevor- 
zugte organische Verbindungen sind Alkanole und FettsSuren mit 8 bis 30 C-Atomen in der Alkylgn^pe, insbesondere 
Fetts&uren und primare n-Alkanole mit 12 bis 24 C-Atomen f sowie Polydiorganosiloxane und/od^olyorganohydro- 
gensiloxane wie Polydimethylsiloxan und Polymethylhydrogensiloxan. 

Der Oberzug auf den Ti0 2 -Teilchen besteht gewOhnlich aus 1 bis 12 g, insbesondere 2 bis 6 g. anorganischer 
Oxide, gegebenenfails sind zusatzlich 0.5 bis 3 g, insbesondere 0.7 bis 1 ,5 g, organische Verbindungen, jeweils bezo- 
gen auf 100 g Ti0 2 -Teilchen. enthalten. Als besonders vorteilhaft hat es sich erwiesen, wenn die TiO r Teilchen mit 
Al 2 0 3 oder mit Al 2 0 3 und Polydimethylsiloxan beschichtet sind. 

Opake Ausfuhrungsformen der Folien enthalten vakuoleniniziierende Teilchen, welche mit der Polymermatrix 
unvertraglich sind und beim Verstrecken der Folien zur Bildung von vakuolenartigen Hohlraumen fuhren, wobei Gr6l3e. 
Art und Anzahl der Vakuolen vom Material und von der GroBe der festen Teilchen und den Streckbedingungen wie 
StreckverhaKnis und Strecktemperatur abhangig sind. Die Vakuolen geben den Folien ein charakteristisches perlmutt- 
artiges, opakes Aussehen, welches durch Lichtstreuung an den Grenzfiachen Vakuole/Polymermatrix entsteht Im all- 
gemeinen betragt der mrttlere Teilchendurchmesser der vakuoleniniziierenden Teilchen 1 bis 6 urn, vorzugsweise 1,5 
bis 5 ^m. Die Basisschicht enthalt vakuoleniniziierende Teilchen im allgemeinen in einer Menge von 1 bis 25 Gew.-%. 

UWiche vakuoleniniziierende Teilchen der Basisschicht sind organische und/oder anorganische, mit Polypropylen 
unvertrSgliche Materialien wie Aluminiumoxid, Aluminiumsulfat. Bariumsulfat, Calciumcarbonat. Magnesiumcarbonat. 
Silicate wie Aiuminiumsilicat (Kaolinton) und Magnesiumsilicat (Talkum), Siliciumdioxid und Trtandioxid. worunter Cal- 
ciumcarbonat. Siliciumdioxid und Trtandioxid - bevorzugt eingesetzt werden. Als organische Fullstoffe kommen die ubli- 
cherweise verwendeten, mit dem Polymeren der Basisschicht unvertrSglichen Polymeren in Frage. insbesondere 
solche wie HDPE, Polyester. Polystyrole. Polyamide. Cycloolefincopolymere. halogenierte organische Polymere. wobei 
Polyester wie beispielsweise Polybutylenoder Polyethylenterephthalate bevorzugt sind. "Unvertragliche Materialien 
bzw. unvertr&gliche Polymere" im Sinne der vorliegenden Erfindung bedeutet, daB das Material bzw. das Polymere in 
der Folie als separates Teilchen bzw. als separate Phase vorliegt. 

WeiB/opake Folien. welche mit vakuoleniniziierenden Teilchen und mit Pigment ausgerustet sind. enthalten die 
vakuoleniniziierenden Teilchen in einer Menge von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 5 Gew.-%, und Pigment in einer 
Menge von 1 bis 7 Gew.-%, bevorzugt 1 bis 5 Gew.-%. 

Die Dichte der opaken bzw. weiBen Folien kann innerhalb weiter Grenzen variieren und hangt von der Art und der 
Menge der Fullstoffe ab. Die Dichte liegt im allgemeinen im Bereich von 0.4 bis 1.1 g/cm 3 . Pigmentierte Folien haben 
eine Dichte in der GroBenordnung von 0.9 g/cm 3 oder daruber, vorzugsweise im Bereich von 0.9 bis 1 .1 g/cm . Folien. 
welche nur vakuoleniniziierende Teilchen enthalten. haben eine Dichte von kleiner 0,9 g/cm 3 . Fur Verpackungsfolien 
mit einem Gehalt an vakuoleniniziierenden Teilchen von 2 bis 5 Gew.-% liegt die Dichte im Bereich von 0,6 bis 0,85 
g/cm 3 . Fur Folien mit einem Gehalt an vakuoleniniziierenden Teilchen von 5 bis 14 Gew.-% liegt die Dichte im Bereich 
von 0,4 bis 0.8 g/cm 3 . Folien, welche Pigmente und vakuoleniniziierende Teilchen enthalten, haben eine Dichte im 
Bereich von 0,5 bis 0,85 g/cm 3 , je nach Verhaitnis von Pigmentgehalt zu Gehalt an vakuoleniniziierenden Teilchen. 

Die erfindungsgemaBe Mehrschichtfolie kann gegebenenfails (eine) weitere zwischen der Basis- und der Deck- 
schicht aufgebrachte Zwischenschicht/en umfassen. Diese gegebenenfails vorhandene/n Zwischenschicht/en ent- 
hart/enthaiten im wesentlichen Propylenpolymere oder Polypropylenmischungen. wie sie vorstehend fur die 
Basisschicht beschrieben wurden. GrundsStzlich konnen die Basisschicht und die Zwischenschicht/en aus gleichen 
oder verschiedenen Propylenpolymeren bzw. Mischungen aufgebaut sein. Die SchmelzfluBindices der Polymeren fur 
die Kern- und Zwischenschicht/en sollen mOglichst gleich groB sein. Gegebenenfails kann der MFI der Zwischen- 
schicht/en etwas hoher liegen, wobei eine Differenz von 20 % nicht uberschritten werden soil. Gegebenenfails konnen 
den Zwischenschichten Additive in jeweils wirksamen Mengen zugesetzt werden. 

In einer bevorzugten AusfQhrungsform der erf indungsgemaBen Folie wird das Propylenpolymere der Basisschicht 
und/oder der Zwischenschicht peroxidisch abgebaut. 

Ein MaB fur den Grad des Abbaus des Polymeren ist der sogenannte Abbaufaktor A, welcher die relative Anderung 
d^ SchmelzfluBindex nach DIN 53 735 des Polypropylens. bezogen auf das Ausgangspolymere, angibt. 
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MFh = SchmelzfluBindex des Propylenpolymeren vor dem Zusatz des organischen Peroxids 
MFI 2 = SchmelzfluBindex des peroxidisch abgebauten Propylenpolymeren 

Im allgemeinen liegt der Abbaufaktor A des eingesetzten Propylenpolymeren in einem Bereich von 3 bis 15. vor- 
zugsweise 6 bis 10. 

Als organische Peroxide sind Dialkytperoxide besonders bevorzugt, wobei unter einem Alkylrest die ublichen 
gesattigten geradkettigen oder verzweigten niederen Alkylreste mit bis zu sechs Kohlenstoffatomen verstanden wer- 
den. Insbesondere sind 2,5-Dimethyl-2,5-di(t-butylperoxy)-hexan oder Di-t-butylperoxid bevqgztigt 

Die erfindungsgemaBe Polyolefinfolie umfaBt weiterhin mindestens eine siegelfahigelfeckschicht. Diese Deck- 
schicht enthalt im wesentlichen siegelfahige Polymere aus Olefinen mit 2 bis 10 Kohlenstoffatomen und partikelfdrmige 
Hohlkorper aus Polymer sowie gegebenentalls weitere Additive in jeweils wirksamen Mengen. Im allgemeinen enthalt 
die Deckschicht 75 bis < 100 Gew.-%, insbesondere 90 bis 99,5 Gew.-%, der siegelfahigen olefinischen Polymere. 

Beispiele for derartige olefinische Polymere sind ein Copolymer von Ethylen und Propylen oder Ethylen und Buty- 
len-1 oder Propylen und Butylen-1 oder 

ein Terpolymer von Ethylen und Propylen und Butylen-1 oder 

eine Mischung aus zwei oder mehreren der genannten Homo-, Co- und Terpolymeren oder ein Blend aus zwei 
oder mehreren der genannten Homo-, Co- und Terpolymeren, gegebenenfalls gemischt mit einem oder mehreren 
der genannten Homo-, Co- und Terpolymeren, 

wobei insbesondere statistische Ethylen-Propylen-Copolymere mit einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, 
bevorzugt 2,5 bis 8 Gew.-%. oder statistische Propylen-Butylen-1-Copolymere mit einem Butylengehalt von 2 bis 
25 Gew.-%, bevorzugt 4 bis 20 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Copolymeren, oder 
statistische Ethylen-Propylen-Butylen-1-Terpolymere mit einem Ethylengehalt von 1 bis 10 Gew.-%, bevorzugt 2 
bis 6 Gew.-%, und einem Butylen-1 -Gehalt von 2 bis 20 Gew.-%, bevorzugt 4 bis 20 Gew.-%, jeweils bezogen auf 
das Gesamtgewicht des Terpolymeren, oder 

ein Blend aus einem Ethylen-Propylen-Butylen-1 -Terpolymeren und einem Propylen-Butylen-1 -Copolymeren mit 
einem Ethylengehalt von 0.1 bis 7 Gew.-% und einem Propylengehalt von 50 bis 90 Gew.-% und einem Butylen-1 - 
Gehalt von 10 bis 40 Gew.-%, jeweils bezogen auf das Gesamtgewicht des Polymeitlends, bevorzugt sind. 

Die vorstehend beschriebenen Co- und Terpolymeren weisen im allgemeinen einen SchmelzfluBindex von 1,5 bis 
30 g/1 0 min, vorzugsweise von 3 bis 1 5 g/1 0 min, und einen Schmelzpunkt im Bereich von 1 20 bis 1 40 °C auf. Das vor- 
stehend beschriebene Blend aus Co- und Terpolymeren hat im allgemeinen einen SchmelzfluBindex von 5 bis 9 g/10 
min und einen Schmelzpunkt von 120 bis 150 °C. Alle vorstehend angegebenen SchmelzfluBindices werden bei'230 
°C und einer Kraft von 21,6 N (DIN 53 735) gemessen. 

Gegebenenfalls konnen alle vorstehend beschriebenen Deckschichtpolymeren in der gleichen Weise wie vorste- 
hend fur die Basisschichtbeschrieben peroxidisch abgebautsein, wobei grundsatzlich die gleichen Peroxide verwendet 
werden. Der Abbaufaktor fur die Deckschichtpolymeren liegt im allgemeinen in einem Bereich von 3 bis 15, vorzugs- 
weise 6 bis 10. 

ErfindungsgemaB enthalt die siegelfahige Deckschicht partikelformige Hohlkorper aus inkompatiblem Polymer im 
allgemeinen in einer Menge von maximal 5 Gew.-%, vorzugsweise 0,001 bis 3 Gew.-%, insbesondere 0,002 bis 1 Gew- 
%, bezogen auf das Gewicht der Deckschicht. 

Unter partikelformigen Hohlkorpem aus inkompatiblen Polymeren werden im Sinne der vorliegenden Erfindung 
solche Teilchen verstanden, bei denen eine im wesentlichen geschlossene Polymerhaut ein inneres gas- oder luftge- 
fulltes Volumen umhullt. Das eingeschlossene Volumen und die Form der Teilchen hangen von dem verwendeten 
inkompatiblen Polymeren und dem Herstellverfahren der Partikel ab. Die GrflBe des eingeschlossenen Volumens und 
die Gestalt der Teilchen konnen grundsatzlich innerhalb weiter Grenzen variieren. 

Im allgemeinen weisen die partikelformigen Hohlkorper eine Form auf, welche sich von ainden Hohlkorpem mit 
konstantem Durchmesser ableitet. Diese kugel- oder ellipsenartigen Grundformen sind im allgemeinen durch nach 
innen gewfilbte Teilbereiche der Oberflache mehr oder weniger stark deformiert (sogenannte Einstulpungen oder Ein- 
wdtbungen oder "konkave Oberflachensegmente"). Oblicherweise weist ein einzelnes Teilchen 0 bis 20, vorzugsweise 
1 bis 15. insbesondere 2 bis 10, solcher konkaven Oberflachensegmente auf. Die einzelnen konkaven Oberflachenseg- 
mente k6nnen mehr oder minder stark eingestulpt sein, so daB das Teilchen in einem Grenzfall mit sehr wenigen und 
wenig ausgepragten Einstulpungen im wesentlichen eine hohle Kugel ist. welche nahezu keine konkaven Oberflachen- 
segmente mehr aufweist. Je hdher die Anzahl der konkaven Oberflachensegmente und je ausgepragter das MaB der 
Einwolbungen ist, umso Weiner ist das von der Polymerhulle eingeschlossene Volumen, so daB sich in einem zweiten 
Grenzfall die Innenseiten der Polymerhaut beruhren und das eingeschlossene Volumen gegen null geht Man bezeich- 
net diesen Grenzfall auch als ein vollstandig kollabiertes Teilchen, welches dann im wesentlichen nur aus der Polymer- 
haut besteht. Diese kollabierten Teilchen besitzen eine sehr stark gefaltete Oberflache ohne scharfkantige Ubergange, 
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aber mit sehr unregelmaBig geformten Einstulpungen. Die Richtungsanderungen der Oberflache betragen dann mehr 
als 160° auf 0,1 nm Langenabmessung auf der Oberfliche. 

Im allgemeinen sind die konkaven Oberf lachensegmente der Partikel so weit eingewdlbt, daB die Einwolbung min- 
destens 10 % des grdBten Abstands zweier Oberfiachenpunkte des Partikels (maximaler Teilchendurchmesser) 
betragt. Bevorzugt sind die Einwoibungen so ausgepragt, daB sie 20 bis 95 %. insbesondere 30 bis 70 %. des maxi- 
malen Teilchendurchmessers betragen. , , - 

Die Verteilung der Formen in einer Charge von Partikeln kann in weiten Grenzen vameren, d. h. die Partikel weisen 
im allgemeinen keine einheitliche Geometrie auf. Als gunstig haben sich Chargen erwiesen, in denen mindestens 5 %, 
bevorzugt 10 bis 100 %, insbesondere 60 bis 100 %. der Partikel mindestens ein konkaves Oberfl^pnsegment, vor- 
zugsweise 1 bis 10 derartige Segmente, aufweisen. Bevorzugt sind Chargen mit Partikeln, die Sbltark ausgepragte 
Einw6lbungen besitzen, daB sich die Innenseiten der Polymerhaut beruhren und das eingeschlossene Volumen gegen 
nuil geht Die Verteilung der Formen kann durch rasterelektronische Aufnahmen (REM) der Partikel bestimmt werden. 

Die Partikel konnen eine glatte Oder rauhe Oberflache aufweisen. Dieses Merkmal ISBt sich beispieisweise durch 
elektronenmikroskopische Untersuchungen, insbesondere durch Rasterelektronenmikroskopte (REM), bestimmen. 
Dazu werden die Partikel nach Standardmethoden fur die Elektronenmikroskopie vorbereitet und kontrastiert. Als Kon- 
trastmittel fur REM-Aufnahmen haben sich Metallaufdampfungen, z. B. mit Gold, bewahrt Glatte Oberf lachen von Par- 
tikeln erscheinen auf den REM-Aufnahmen als homogene Flichen mit weitgehend konstantem Grauton. Rauhigkeiten 
durch Stdrungen der Oberflache erkennt man an unterschiedlichen Grautonen. Die Storungen haben einen Abstand 
von der mittleren Oberflache der Partikel von mehr als 100 nm und sind damit urn Grossenordnungen kleiner als die 
Unebenheiten durch die konkaven Oberf lachensegmente. 

Der Teilchendurchmesser der partikelformigen Hohlkdrper kann innerhalb weiter Bereiche variieren. Die bevorzugt 
verwendeten partikelformigen Hohlkorper haben einen maximalen Teilchendurchmesser, der bei mindestens 90 % der 
Partikel im Bereich von 0,2 bis 20 jim, bevorzugt 1 bis 15 ^m, insbesondere 2 bis 10 jim, liegt. 

Die PartikelgroBen und deren Verteilung wird mittels Photonenkorrelationsspektroskopie (PCS), Aerosolspektro- 
skopie und/oder Elektronenmikroskopie (REM) bestimmt. Einzelheiten zu diesen Bestimmungsmethoden sind in J.P 
Fischer "Progress in Kolloid and Polymer Science", 77, Seite 180 - 194, 1988 beschrieben. Die Schuttdichte der parti- 
kelformigen Hohlkorper betragt hochstens 60 %. vorzugsweise hOchstens 30 %. insbesondere h&chstens 15 %. der 
Dichtedes zur Hersteilung der partikelformigen Hohlkorper verwendeten Polymeren. 

Die partikelformigen Hohlkorper bestehen im wesentlichen aus einem Polymeren, welches mit dem Polyolef in der 
Basisschicht inkompatibel ist. Inkompatibel heiBt auch unvertraglich und bedeutet, daB dieses inkompatible Polymere 
mit dem Polyolef in nicht mischbar ist und daher in einer separaten Phase vorliegt, die in rasterelektronischen oder licht- 
mikroskopischen Aufnahmen leicht zu erkennen ist. Eine Mischung aus zwei inkompatiblen Polymeren weist bei der 
Aufnahme eines DSC zwei getrennte Peaks auf, sofern die beiden Polymeren nicht zufallig eine nahezu gleiche Glas- 
temperatur bzw. einen nahezu gleichen Schmelzpunkl haben. 

Zur Hersteilung der Hohlkorper kOnnen grundsatzlich alle Polymeren eingesetzt werden, die mit dem jeweiligen 
verwendeten Matrixpolymeren inkompatibel sind und in einem Spruhtrocknungsverfahren angewendet werden konnen, 
d h. sie sollten beispieisweise in einem fur den jeweiligen ProzeB geeigneten L6sungsmittel hinreichend ICslich sein. 
Die Glastemperatur T G bzw. die Erweichungstemperatur T v Oder der Schmelzpunkl T M des inkompatiblen Polymeren 
sollte im allgemeinen so hoch liegen, daB das Teilchen bei den Temperaturbedingungen, die wahrend der Folienher- 
stellung ublich sind, weitgehend formstabil bleibt, d. h. die T G bzw. T M sollte mindestens 5 °C, vorzugsweise 15 bis 180 
°C, insbesondere 15 bis 150 °C, uber der Mindesttemperatur liegen, bei der die Extrusion des Matrixpolymeren noch 
mOglich ist. Ubliche Extrusionstemperaturen bei der Hersteilung von Folien aus Polyolef in liegen im Bereich von 220 bis 
400 °C, vorzugsweise im Bereich von 230 bis 360 °C. 

Bei der Verwendung von Polypropylen als Matrixpolymer wird ublicherweise bei einer Temperatur von 220 bis 290 
°C extrudiert. Die T G des mit Polypropylen unvertraglichen Polymeren sollte daher im Bereich von 225 bis 390 °C. vor- 
zugsweise 235 bis 360 °C, liegen. 

Im einzelnen sind die folgenden inkompatiblen Polymeren, die die obengenannten Bedingungen erfullen, fur die 
Hersteilung der Hohlkorper besonders geeignet: Syndiotaktisches Polystyrol, Polyphenylensurfid (PPS), Polyetherke- 
tone (PEK), Polyamide (PA). Polyethylenterephthalat (PET), Polybutylenterephthalat (PBT), Polyaramide, Polyimide, 
halogenierte Polymere, amorphe und teilkristalline Cycloolefinpolymere und Polymere, welche durch ring6ffnende 
Polymerisation hergestellt werden (Methathesepolymerisation). 

Die vorstehend genannten Polymeren sind entweder handelsubliche Produkte, die in der kommerziell erhaitlichen 
Form zur Hersteilung der Hohlkdrper direkt verwendet werden konnen, beispieisweise ®Ultramid der BASF AG (PA), 
®Urtradur A der BASF AG (PET). ®Celanex der Hoechst AG (PBT) oder ®Fortron der Hoechst AG (PPS). oder die ent- 
sprechenden Polymeren sowie Verlahren zu ihrer Hersteilung sind bereits bekannter Stand der Technik. Im einzelnen 
sind geeignete amorphe Cycloolefinpolymere in EP-A-0 156 464, EP-A-0 286 164, EP-A-0 475 893 und DE-A-40 36 
264 beschrieben. Teilkristalline Cycloolefinpolymere und Verlahren zu ihrer Hersteilung offenbart EP-A-0 503 422. Eine 
entsprechende Schrrftfur Polynorbornene ist US-A-3.330,815. Methathesepolymere sind in EP-A^0 159 464 beschrie- 
ben. 
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Bevorzugte Polymere fur die Herstellung der Hohlk&rper sind Polyethylenterephthalate und Polybutylenterephtha- 
late sowie amorphe und teilkristalline Cycloolefinpolymere. 

Cycloolefinpolymere sind aus einem oder mehreren Cycloolefinen aufgebaut. wobei als Cycloolefine im allgemei- 
nen substituierte und unsubstitiierte Cycloalkene und/oder Polycycloalkene wie beispielsweise Bi-, Tri- oder Tetra- 
cycloalkene eingesetet werden. Die Cycloolefinpolymeren kfinnen auch verzweigt sein. Derartige Produkte konnen 
Kamm- oder Sternstruktur aufweisen. 

Besonders bevorzugt sind Cydoolef incopolymere, die mindestens ein polycyclisches Olefin der folgenden Formeln 

I bis VI enthalten: 
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Die Reste R 1 bis R 8 der Formeln I bis VI k6nnen gleich Oder verschieden sein und H, C 6 -C 2 o-Aryl, C r C2 0 -Alkyl, F, 
CI, Br, J Oder ein monocyclisches Olefin der folgenden Formel VII bedeuten, 
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CH * CH 

\ / ( vii ) 

(CH 2 > n 

worinn eine Zahl von 2 bis 10 ist. ^ 

Die Herstellung der Cycloolef inpolymeren erfolgt vorzugsweise mil Hilfe von Ubergangslietalikatalysatoren d.e in 
den vorstehend genannten Schrrften beschrieben sind. Daruntersind die Herstellvertahren gemaB EP-A-0 407 870 und 

EP " Cyd^SSS.e ein mittteres bis hoheres Molekulargewicht im Bereich von 1 000 bis 200 000 vorzugs- 
weise 2 000 bis 180 000, insbesondere 3 000 bis 150 000. haben, sind bevorzugt Die Regulierung des Molekularge- 
wichts erfolgt bei der Herstellung durch den EinsaU von Wasserstoff, eine gezielte Auswahl des Katalysators und der 

Rea ZurHSlung 9 d e e 1 r partikeffdrmigen Hohlkorper ist insbesondere das an sich bekannte Spruhtrocknungsverfahren 
qeeignet bei welchem die unvertraglichen Polymeren in einem geeigneten Losungsmrttel Oder L6sungsm«elgem.sch 
Lost werden und die Losung einer Spruhtrocknung urrterworfen wird. Gegebenenfalls konnen auch andere Verfahren. 
z B Emulsionsverfahren oder Fallungsverfahren, zur Herstellung der erfindungsgemaBen Partikel eingesetet werden 
(M. Bornschein et al. Die Pharmazie. 44, Heft 9, 1989. S. 585 «.; Y. Kawashima et al. J. Pharm. Saences. 81. Heft 2. 
1 992 S 1 35 ff ) 

Die Herstellung der Partikel mittels Spruhtrocknung ist bevorzugt und erfolgt beispielsweise nach dem Prinzip der 
Dusenverspruhung. Bevorzugt ist eine Dusenverspruhung im Gleichstrom, bei welcher die Richtung der vospruliten 
Ldsung und die Richtung des Luft- Oder Gasstroms gleich sind. Fur die Herstellung der Parfkel nach dresem Verfahren 
haben sich beispielsweise Spruhtrockner der Firma Buchi bewahrt. z. B. BOchi 190 (Buchi GmbH. Erslingen). 

Bei der Spruhtrocknung wird eine Losung. Emulsion oder Dispersion eines Polymeren (Spruhgut) mrt einer Fdrder- 
pumpe in eine Kammer eingespeist und in einem Luft- oder Gasstrom so verspruht daB das Losungsmittd ^ganz oder 
teilweise errtfernt wird und sich die flussigen Ldsungstrdpfchen dabei in feste Partkel umwandeln. Drese Partikel wer- 
den mit dem Luft- oder Gasstrom in einen Abscheider z.B. in Form eines Zyklons gefuhrt und abgeschieden. 

Der Luft- oder Gasstrom wird mit Hilfe eines Aspirators so durch das Gerat hindurch gesaugt, daB dab© err r Urrter- 
druck in der Kammer erzeugt wird. Mrt der Regulierung der Aspiratorleistung wird einerseite die aufgeherzte Luft- oder 
Gasmenge und andererseits der in der Apparatur herrschende Unterdruck reguliert. D.e hindurchgesaugte Luft- Oder 
Gasmenge kann am Gerat im Bereich von 100 - 800 Nl/h eingestelll werden (Nl = Normalliter) und wrrd auch als Spruh- 
f lw bezeichnet. Vorzugsweise liegt der Spruhf low im Bereich von 500 - 800 Nl/h. Der eingestellte Unterdruck hegt rm 
allgemeinen im Bereich von 10 - 100 mbar. vorzugsweise 30 - 70 mbar. unterhalb des Drucks auBerhalb der Apparatjr 
Damit das Losungsmittel beim Verspruhen wahrend der zur Verfugung stehenden Korttaktzert verdampft. muB d.e 
Temoeratur des Luft- Oder Gasstroms uber oder in der Nahe des Siedepunktes des LOsungsmrttels liegen. Drese Tem- 
peraujr des durchgesaugten Luft- Oder Gasstroms bezeichnet man als Eingangstemperatur. Die Eingangstemperatur 
kann innerhalb werter Grenzen variieren und hangt im wesentlichen vom verwendeten L6sungsm«el und Polymer ab. 
im allgemeinen liegt sie im Bereich von 15 - 250 °C. vorzugsweise 60 -250 °C. insbesondere 100 bis 210 C. 

Die Ausgangstemperatur ist die Temperatur des Luft- oder Gasstroms mit den abgeschredenen Partrkeln vor dem 
Eintrrtt in den Zyklon. Diese Ausgangstertperatur resulliert aus der Eingangstemperatur. Aspiratoreinstellung. Einstel- 
lunq der Forelerpumpe sowie aus der Konzentration der SpruhlSsung und der Verdampfungswarme des Losungsmrt- 
tels Sie liegt im allgemeinen im Bereich von 50-180 °C. vorzugsweise 60 bis 120 °C. Sie ist im allgememen nrednger 
als die Eingangstemperatur. -/% _ _ rtn 

Fur die Forderpumpe. die das Spruhgut in das Gerat einspeist. haben sich Pumpenle.stungen von 1 00 bs 500 ml/h 

bewShrt, insbesondere 120 bis 360 ml/h .. . 

Als Ldsungsmittel oder L6sungsmittelgemische zur Herstellung der Polymerl6sung. -emuls.cn oder ^persron 
eignen sich beispielsweise Wasser. Tetrahydrofuran. Dichlormethan. Toluol. Dekalin. Petrolether. Furan. DMSO (D.me- 
thvlsuffoxid) Dioxan. Aceton und/oder aromatische und aliphalische Kohlenwasserstoffe bzw. Gemische dieser 
Losungsmittel. Die Polymerlosung. -emulsion oder dispersion enthalt im allgemeinen 0.2 bis 25 Gew -%. vorzugswe.se 
1 - 15 Gew -% insbesondere 3 - 8 Gew.-% Polymer, jeweils bezogen auf das Gewicht der Losung. Gegebenenfalls 
kann die Polynieriosung wertere Additive in jeweils wirksamen Mengen enthalten. beispielsweise Emulgatoren. 

In AbhSngigkert von den jeweiligen Vertahrensparametern erhart man eher kugelfdrmige Hohlkdrper mrt wenrgen 
oder keinen konkaven Oberflachensegmenten oder stark deformierte Teilchen. Kugelfdrmige Hohlkdrper erhSK man 
wenn die Eingangstemperatur nahe des Siedepunkts des Ldsungsmrttels oder darunter Hegt und gle.chzert.gj oberhalb 
Oder nahe der T G des gelosten Polymeren. Unter diesen Bedingungen wird das Lfisungsmittel langsam entfernt und 
die Ausbildung der Kugelform begunstigl In Umkehrung dieses Prinzips erhaft man bei Eingangstemperaturen. d.e 
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uber dem Siedepunkt des LGsungsmittels und unterhalb der T G des Polymeren liegen, stark deformierte Teilchen mit 
zahlreichen konkaven Oberf lachensegmenten. 

Die erfindungsgemaBe Mehrschichtfolie umfaBt die vorstehend beschriebene Basisschicht und mindestens eine 
siegeifahige Deckschicht mit den vorstehend beschriebenen HohlkOrpern sowie gegebenenfalls weitere Schichten. 
Bevorzugt sind dreischichtige Ausfuhrungsformen, welche aul beiden Seiten der Basisschicht eine Deckschicht aufwei- 
sen, welche bezuglich ihrer Dicke und Zusammensetzung gleich Oder verschieden sein konnen. Daneben sind vier- 
oder funfschichtige Ausfuhrungsformen bevorzugt, welche die Basisschicht und auf einer Oder beiden Seite/n der 
Basisschicht aufgebrachte Zwischenschicht/en und beidse'rtige Deckschichten aufweisen. 

Die Gesamtdicke der erf indungsgemaBen Pdyolefin-Mehrschichtfolie kann innerhalb weiter Gr^izen variieren und 
richtet sich nach dem beabsichtigten Einsatz. Sie betragt vorzugsweise 5 bis 250 urn, insbesorifcWe 10 bis 100 *im, 
wobei die Basisschicht etwa mindestens 40 %, vorzugsweise 50 bis 90 %, der Gesamtfoliendicke ausmacht. 

Die Dicke der Deckschicht/en ist groBer a)s 0.2 ^m und liegt vorzugsweise im Bereich von 0,3 bis 5 urn, insbeson- 
dere grOBer als 0,5 bis 2 pm, wobei beidseitige Deckschichten gleich Oder verschieden dick sein k&nnen. 

Die Dicke der gegebenenfalls vorhandenen Zwischenschicht/en betragt jeweils unabhangig voneinander 1 bis 12 
^m, wobei Zwischenschichtdicken von 2 bis 8 *im, insbesondere 3 bis 6 jim. bevorzugt sind. Die angegebenen Werte 
beziehen sich jeweils auf eine Zwischenschicht. 

Neben den partikeHormigen Hohlk6rpern kann sowohl die Deckschicht als auch eine der anderen vorhandenen 
Schichten zusatzlich Neutralisationsmittel, Stabilisatoren, Gleitmittel, Kohlenwasserstoffharze und/oder Antistatika ent- 
halten. Die nachstehenden Angaben in Gewichtsprozent beziehen sich auf das Gewicht der jeweiligen Schicht, der das 
Additiv zugesetzt ist. 

Neutralisationsmittel sind vorzugsweise Dihydrotalcit, Calciumstearat und/oder Calciumcarbonat einer mittleren 
TeilchengrdBe von hochstens 0.7 pm, einer absoluten TeilchengrdBe von kleiner 10 *im und einer spezifischen Ober- 
fiache von mindestens 40 m 2 /g. Im allgemeinen wird das Neutralisationsmittel in einer Menge von 0,02 bis 0.1 Gew-% 
zugesetzt. 

Als Stabilisatoren konnen die ublichen stabilisierend wirkenden Verbindungen fur Ethylen-, Propylen- und andere 
a-Olefinpolymere eingesetzt werden. Deren Zusatzmenge liegt zwischen 0,05 und 2 Gew.-%. Besonders geeignet sind 
phenolische Stabilisatoren, Alkali-/Erdalkalistearate und/oder AlkaliVErdalkalicarbonate. Phenolische Stabilisatoren 
werden in einer Menge von 0,1 bis 0.6 Gew.-%. insbesondere 0.15 bis 0.3 Gew.-%. und mit einer Molmasse von mehr 
als 500 g/mol bevorzugt. Pentaerythrityl-Tetrakis-3^ Oder 1,3,5-Trime- 

thyl-2,4,6-tris(3,5-di-Tertiarbutyl-4-Hydroxybenzyl)benzol sind besonders vorteilhaft. 

Gleitmittel sind hohere aliphatische Saureamide. h6here aliphatische Saureester, Wachse und Metallseifen sowie 
Polydimethylsiloxane. Die wirksame Menge an Gleitmittel liegt im Bereich von 0,1 bis 3 Gew.-%. Besonders geeignet 
ist der Zusatz von hoheren aliphatischen Saureamiden im Bereich von 0.15 bis 0.25 Gew.-% in der Basisschicht 
und/oder den Deckschichten. Ein insbesondere geeignetes aliphatisches Saureamid ist Erucasaureamid. 

Kohlenwasserstoffharze sind niedermolekulare Polymere. deren Molekulargewicht im allgemeinen in einem 
Bereich von 300 bis 8 000, vorzugsweise 400 bis 5 000, vorzugsweise 500 bis 2 000, liegt. Damit ist das Molekularge- 
wicht der Harze deutlich niedriger als das der Propylenpolymeren, welche die Hauptkomponente der einzelnen Folien- 
schichten bilden und im allgemeinen ein Molekulargewicht von uber 100 000 haben. Die Kohlenwasserstoffharze 
werden bevorzugt der Basisschicht und/oder der/den Zwischenschicht/en zugesetzt. Die wirksame Menge an niedrig- 
molekularem Harz betragt 1 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 2 bis 10 Gew.-%, bezogen auf die Schicht. 

Bei dem empfohlenen niedrigmolekularen Harz handelt es sich urn ein naturliches Oder synthetisches Harz mit 
einem Erweichungspunkt von 60 bis 180 °C, vorzugsweise 80 bis 150 °C, bestimmt nach ASTM E-28. Unter den zahl- 
reichen niedrigmolekularen Harzen sind die Kohlenwasserstoffharze bevorzugt, und zwar in Form der ErdOlharze 
(Petroleumharz), Styrolharze, Cyclopentadienharze und Terpenharze (diese Harze sind in Ullmanns EncyWopadie der 
technischen Chemie, 4. Auflage, Band 12, Seiten 525 bis 555, beschrieben). Geeignete Erd6lharze sind in zahlreichen 
Schritten beschrieben wie beispielsweise EP-A-0 180 087, auf die hier ausdrucklich Bezug genommen wird. 

Bevorzugte Antistatika sind Alkali-alkansuHonate, polyethermodif izierte. d. h. ethoxylierte und/oder propoxyiierte 
Polydiorganosiloxane (Polydialkylsiloxane, Polyalkylphenylsiloxane und dergieichen) und/oder die im wesentlichen 
geradkettigen und gesattigten aliphatischen, tertiaren Amine mit einem aliphatischen Rest mit 1 0 bis 20 Kohlenstoffato- 
men, die mit o-Hydroxy-(C r C4)-alkyl-Gruppen substituiert sind, wobei N,N-bis-(2-hydroxyethyl)-alkylamine mit 10 bis 
20 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise 1 2 bis 1 8 Kohlenstoffatomen, im Alkylrest besonders geeignet sind. Die wirksame 
Menge an Antistatikum liegt im Bereich von 0,05 bis 3 Gew.-%. Als Antistatikum ist weiterhin Glycerinmonostearat 
bevorzugt. 

Die Erf indung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Herstellung der erfindungsgemaBen Mehrschichtfolie nach dem 
an sich bekannten Coextrusionsverfahren. 

Im Rahmen dieses Verfahrens wird wie beim Coextrusionsverlahren ublich das Polymere bzw. die Polymermi- 
schung der einzelnen Schichten zusammen mit den partikelfOrmigen Hohlk6rpern in einem Extruder komprimiert und 
verflussigt, wobei die partikelf6rmigen HohlkOrper sowie die gegebenenfalls zugesetzten Additive bereits im Polymer 
bzw. in der Polymermischung enthalten sein konnen oder via Masterbatch-Technik zugegeben werden. Die den einzel- 
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bis 190 °C durchgefuhrt. ihermofixierung (Warmebehandlung) an. wobei die Folie 

5 We ^re«^^ 

bekannten Methoden corona- oder flammbehandeH werdea ^ ^ als E | ektro den 

BeiderCoronabehandlungwirdzwed^ hohe s^ nnung , mefet 
dienenden Leitere.emen,en hindurchgefuhrt w,^^ 

Wechseispannung (etwa Ml > b* » ionisiert und reagiert mil 
nrineHan^behand.ung.itpo.a^ 

zwischen einem Brenner (negater Po.) '^ 0 b 2T0O V DuSdt angefegte ^nnung 
, 5 zwischen 500 und 3 000 V. ^^^Z^S^S^f kinetischer Energie auf die Poly- 

so delten Serte sogar besser sind als diejenigen der nicht M«*R« Serte. (Masterbatch) in 

Die partikelfSrmigen Hohlkorper werden entweder ^^J^l^SSujIa, -pWer der Deck- 
die Deckschicht bzw. Deckschichten der Folie emgearberte ^^^^^^^.^u- 
schichVenmrtdenpartikelfo^^ 

der werden die Komponenten weiter ™ sch * u ?,^^^^ 
35 Extrusionsterrperatur fur die Deckschicht/en ^J^J^^^^ ^Zd^^ mindestens 10 °C, 
Polymeren des Hohlkorpers. * '£ K 5 « TySSSymeren des Hoh.k6rpers. 

. Fo^ 

und in ihrer Trubung verbessert und ze.chnet von gleitmittelfreien AusfOhrungstormen der 

eine niedrige Oberflachenrauhigkert aus. Der G,e * eibu "9^ , ! ,e t 2 0°" ^zTgsweise 0 3 bis 0.5. Folien, welche 
erfindungsgemaeen Folien liegt im allgemeinen ,m Bere^v von W^OT^uq^O^ . ^ ^ 

zusatzlich ein Gleitmitte. wie z. B. Fe ^ ure ^' d ^^ in der Basis- 

« -iedrigtenG^^ 

SSeS 
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A. Herstellung des inkompatiblen Polymeren 
Beispiel 1 
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^^^^^^^^^^ 

eine Temperatur von 90 °C gebracht und 1 bar Ethylen aufgedrucki ^hylaluminoxan mit einer Molmasse 
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aus zteiTeTen 3-norma.er Sa.zs.ure und einem Teil Ethane, gegeben 
aShrt Das Polymere wurde dann erneut abfiltriert, mit Wasser neutral gewaschen und be. 80 °C ujno.2 bar 15 , Stun 
Tge^et ETlrde eine Produktmenge von 165 g erhahen. An dem Produkt wurde e,ne G^mperatur T g von 
276 °C gemessen. Die Viskosrtatszahl betrug 52 ml/g. 



B. Herstellung der partikelfOrmigen Hohlk6rper 



15 



In einem Spruhtrockner (Mini Spray Dryer. BOchi 190) wird das Polymer aus Beispiel 1 in toluolischer Losung wie 
nachfolgend beschrieben unter folgenden Bedingungen verspruht. 



20 



25 



Flow- Rate (N 2 ) 


500 Nl/h 


FOrderpumpenrate 


4 ml/min 


Aspirator 


10 


N 2 -Vordruck 


150 mbar 


Filterdruck 


32,5 mbar 



30 

3%ige Losung des Polymeren aus Beispiel 1 in Toluol 
Eingangstemperatur: 130 °C, Ausgangstemperatur: 85 °C 
mittlerer Durchmesser der resuspendierten Partikei d n = 4 jim; 6J6 n = 1 J 

35 C. Herstellung der erfindungsgemaBen Folien 

Beispiel 3 

Es wurde durch Coextrusion und anschlieBende stufenweise Orientierung in Langs- und Quer richtung < *ne drei- 
<o schicW^FoHe mh einer Gesamldicke von 20 ,m und einem ABA-Schichtaufbau hergeste.lt. d. h. d,e Bas.ssch.cht B 

zensehe is SgeTerte d^Fdie. mit der sie auf der ersten Abzugswalze auf liegt Die Oberftechenspannung betrug 
T^l ^<2ilTnf 0 !ae dieser Behandlung 39 bis 40 mN/m. Alle Schichten enthielten zur Stab.l.s,erung 0.13 Gew,% 

« s'^S ^ anox 1010) und a,s 

°' 06 D^ss"bSnd im wesenHichen aus einem Polypropylenhomopolymeren mit einem n nepjan^en 
Anten vo^ G r% und einem Schmefcbereich von 160 bis 162 1 Der Schme.zf.u«ndex des 
Cmerenbe^g3,g,10^bei2 = ^ 

u.e poiyoierin.s.0 « Prooylen und 8 Gew.-% Buten-1 . Die Deckschichten ent- 

jeweils 0,8 \im. 
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Beispiel 4 

Beispiel 1 wurde wiederholt. Die Deckschicht enthielt jedoch 0.15 Gew,% der in Beispiel 2 hergestellten parlikel- 
fSrmigen Hohlkorper. 
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Vergleichsbeispiel 1 

Beispiel 3 wurde wiederholt. Als Antiblockmittel wurden jedoch 0.15 Gew.-% eines vernetzten Siliconharzpulvers 
mit einem mittleren Teilchendurchmesser von 2 *im (%ospeari 20 der Firma Toshiba Silicone Co., Ltd.) eingesetzt 

Vergleichsbeispiel 2 

Beispiel 3 wurde wiederholt Als Antiblockmittel wurden jedoch 0,15 Gew.-% eines organise* gecoateten Silicium- 
dioxids mit einem mittleren Teilchendurchmesser von 2 jim (®Sylobloc 44 der Firma Grace^Tngesetzt 



Vergleichsbeispiel 3 

Vergleichsbeispiel 1 wurde wiederholt Die Deckschicht enthielt jedoch 0,33 Gew.-% des Siliconharzpulvers. 
15 Vergleichsbeispiel 4 

Vergleichsbeispiel 2 wurde wiederholt. Die Deckschicht enthielt jedoch 0,33 Gew.-% des gecoateten SiBciumdi- 

° X,d Die Eigenschaften der Folien gema3 den Beispielen und Vergleichsbeispielen sind in der nachstehenden Tabelle 
20 zusammengefa&t. 

Zur Charakterisierung der Rohstoffe und der Folien wurden die folgenden MeBmethoden benutzt: 
SchmelzfluGindex 

Der SchmelzfluBindex wurde in Anlehnung an DIN 53 735 bei 21 ,6 N Belastung und 230 °C gemessen. 
Schmelzpunkt 

DSC-Messung, Maximum der Schmelzkurve, Aufheizgeschwindigkeit 20 °C/min. 
Bestimmung der Siegelanspringtemperatur 

Mitdem SiegelgerSt HSG/ETder Firma Brugger werden heiBgesiegelte Proben (Siegelnaht 20 mm x 100 mm) her- 
gestellt indem eine Folie bei unterschiedlichen Temperaturen mit Hilfe zweier beheizter Siegelbacken bei einem Sie- 
35 geldruck von 10 Worn 2 und einer Siegeldauer von 0,5 s gesiegelt wird. Aus den gesiegelten Proben werden Prufstreifen 
von 15 mm Breite geschnitten. Die T-Siegelnahtfestigkeit, d. h. die zur Trennung der Prufstreifen erforderliche Kraft, wird 
mit einer Zugprufmaschine bei 200 mm/min Abzugsgeschwindigkeit bestimmt, wobei die Siegelnahtebene einen rech- 
ten Winkel mit der Zugrichtung bildet. Die Siegelanspringtemperatur (oder minimale Siegeltemperatur) ist die Tempe- 
ratur, bei der eine Siegelnahtfestigkeit von mindestens 0,5 N/15 mm erreicht wird. 



25 



30 



40 



Siegelnahtfestigkeit 



Zur Bestimmung wurden zwei 15 mm breite Folienstreifen ubereinandergelegt und bei 130 °C, einer Siegelzeit von 
0,5 s und einem Siegeldruck von 1 ,5 N/mm 2 (Gerat: Brugger Typ NDS. einseitig beheizte Siegelbacke) versiegelt. Die 
45 Siegelnahtfestigkeit wurde nach der T-Peel-Methode bestimmt. 

Reibung 

Die Reibung wurde in Aniehnung an DIN 53 375 bestimmt. Die Gleitreibungszahl wurde 14 Tage nach der Produk- 
50 tion gemessen. 

Oberfiachenspannung 

Die OberMchenspannung wurde mittels der sogenannten Tmtenmethode (DIN 53 364) bestimmt. 

55 

Rauhigkeit 

Die Rauhigkeit wurde nach DIN 4768 bei einem Cut-off von 0,25 mm bestimmt. 
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Trubung 



Die Trtibung der Folie wurde nach ASTM-D 1003-52 gemessea Die Trubungsmessung nach H6lz wurde in Anleh- 
nung an ASTM-D 1003-52 bestimmt. wobei jedoch zur Ausnutzung des optimalen MeBbereichs an vier ubereinander- 
liegen-den Folienlagen gemessen und anstelle einer 4°-Lochblende eine 1 "-Spaltblende eingesetzt wurde. 



Glanz 



10 



Der Glanz wutde nach DIN 67 530 bestimmt. Gemessen wurde der Reflektorwert als optiscrjetfenngroBe fur die 
Oberflache einer Folie. Angelehnt an die Normen ASTM-D 523-78 und ISO 2813 wurde der Einstahlwinkel mrf 20 
Oder 60° eingestellt Ein Uchtstrahl trifft unter dem eingestellten Einstrahlwinkel auf die ebene Prutflache und wird von 
dieser reflektiert bzw gestreut. Die auf den photoelektronischen Empfanger auffallenden Uchtstrahlen werden als pro- 
portio-nale elektrische GroBe angezeigt. Der MeBwert ist dimensionslos und muB mit dem Einstrahlwinkel angegeben 
werden. 
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Dichte 

Die Dichte wild nach DIN 53 479, Verfahren A, bestimmt. 
so Opazitat und WeiBgrad 

Die Bestimmung der Opazitat und des WeiBgrades erfolgt mit Hitfe des elektrischen Remissionsphotometers 
"ELREPHO" der Firma Zeiss, Oberkochem (DE). Normlichtart C. 2° Normalbeobachter. Die Opazitat w.rd nach DIN 53 
146 bestimmt. Der WeiBgrad wird als WG = RY + 3RZ - 3RX definiert. WG = WeiBgrad; RY. R2. RX = enteprechende 
25 Reflexionsfaktoren bei Einsatz des Y-. Z- und X-FarbmeBfilters. Als WeiBstandard wild ein PreBling aus Banumsuffat 
(DIN 5033. Teil 9) verwendet. Eine ausfuhrliche Beschreibung ist z. B. in Hansl Loos "Farbmessung". Verlag Beruf und 
Schule. Itzehoe (1989). beschrieben. 

Uchtdurchlass'igkeit 

30 

Die Lichtdurchlassigkeit wird in Anlehnung an ASTM-D 1003-77 gemessen. 
Mittleres Molekulargewicht und Molmassen-Dispers'itat 

35 Die mittleren Molmassen (M^MJ und die mittlere Molmassen-Dispersitat (Wl^/M,,) wurden in Anlehnung an DIN 55 
672 Teil 1 mittels Gelpermeationschromatographie bestimmt. Anstelle von THF wurde als Elutionsmrttel Orthodichlor- 
benzol verwendet. Da die zu untersuchenden olef inischen Polymeren bei Raumtemperatur nicht ISslich smd. wird die 
gesamte Messung bei erhfihter Temperatur (~ 135 °C) durchgefuhrt. 

40 Glastemperatur 

Die Proben wurden mit Hitfe der DSC (Difference-Scanning-Calometry) untersucht. Die Aufheizgeschwindigkeit 
betrug 20 K/min. Urn die thermische Vorgeschichte in der Probe zu eliminieren. wurde die Probe im DSC-GerSt 
zunachst uber die Glastemperatur T G erhitzt. rasch abgekuhlt und dann erneut erhitzt (zweites Arizen). Aus dem 
45 Thermogramm fur das zweite Aufheizen wuide die Temperatur fur den Glasubergang als halbe StufenhShe entnom- 
men! 

Vicat-Erweichungstemperatur 
so Die Vicat-Erweichungstemperatur VST/B/120 wurde nach 1 50 306, DIN 53 460 gemessen. 
Photonenkorrelationsspektroskopie 

Die Messung wurde wie in J.P. Fischer "Progress in Kolloid and Polymer Science. 77. Serte 180 - 194. 1988. 
55 beschrieben durchgefuhrt. 
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PartikelgrdBenverteilung 

Das Zahlenmittel d n und Gewichtsmittel der PartikelgroBe werden aus der mittels PCS bestimmten Partikelgrd- 
Benverteilung nach gangigen mathematischen Verfahren bestimmt 



TABELLE 





Glanz 


Trubung 


Siegelanspringtem- 
peratur MST[°C]10 
N/cm 2 ; 0,5 s 


tretfjjng 
szahl 


Rauh 


gkeit 




MeBwin- 
kel 20° 


MeBwin- 
kel 60° 


Holz 4lagig 


ASTM-D 
1003 1 lagig 


A./. A 


BIB 


A./. B 


A./. A 


B J. B 


B3 


120 


145 


22 


1,4 


112 


118 


0,18 


0,65 


0,51 


B4 


115 


140 


25 


1.8 


114 


120 


0,17 


0,70 


0,78 


VB1 


108 


135 


39 


3.9 


116 


120 


0,17 


0.55 


0,58 


VB2 


105 


135 


35 


3,5 


112 


118 


0,32 


1.1 


1,23 


VB3 


102 


133 


43 


4.2 


116 


120 


0,17 


0.60 


0,77 


VB4 


102 


128 


41 


3,7 


116 


120 


0,3 


1,3 


1,45 


B=Be 
VB = \ 
A = W 
B=Li 


iispiel 

/ergleichsbeispiel 

alzenseite 

iftse'rte 



Patentanspruche 

1 . Orientierte Folie aus Polyolef in, die mindestens eine polyolef inische Basisschicht und eine polyolef inische siegel- 
fahige Deckschicht enthalt, dadurch gekennzeichnet, daB die Deckschicht partikeKormige Hohlkorper enth&lt, die 
im wesentlichen aus Polymer bestehen, das mit dem Polyolefin der Deckschicht inkompatibel ist. 

2. Folie nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die siegelfahige Deckschicht 70 bis < 100 Gew.-% eines 
Polymeren aus Olefinen mit 2 bis 10 Kohlenstoffatomen. bezogen auf das Gewicht der Deckschicht, enthalt. 

3. Folie nach Anspruch 1 und/oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Basisschicht mindestens 60 Gew.-%, vor- 
zugsweise 70 bis 99 Gew.-%, eines Polyolefins. jeweils bezogen auf das Gewicht der Basisschicht, enthalt. 

4. Folie nach einem Oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Deckschicht maximal 5 
Gew.-%, vorzugsweise 0,001 bis 3 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Deckschicht, partikelformige Hohlkorper 
enthalt. 

5. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4. dadurch gekennzeichnet, daB die pactikelf6rmigen Hohl- 
kdrper im wesentlichen kugelf6rmig sind und im wesentlichen keine konkaven OberflSchensegmente aufweisen. 

6. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB die partikelformigen Hohl- 
kdrper 1 bis 20 konkave Oberf ISchensegmente haben. 

7. Folie nach Anspruch 6. dadurch gekennzeichnet, daB das im Hohlkorper eingeschiossene Volumen gegen null 
geht und der Hohlkorper im wesentlichen aus Polymerhaut besteht. 



8. 



Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB mindestens 90 % der Hohl- 
korper einen maximalen Teilchendurchmesser im Bereich von 0,2 bis 20 *im, vorzugsweise 1 bis 15 urn, aufweisen. 
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9. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8. dadurch gekennze^hnet, daB fi ^SS^SZS 
syndiotaktisches Polyslyrol. Polyphenylensuffkl (PPS). Polyetherketon (PEK). Polyamri (PA), Polyethylente - 
ephthalat (PET), Pdybutylenterephthalat (PBT), Polyaramid. Polyimid. halogeniertes Polymer, amorphes oder teil- 
kristallines Cyclooief inpolymer sowie Methathesepolymer ist. 

5 10. Folie nach einem oder mehreren der AnsprOche 1 bis 9. dadurch gekennzeichnet. daB die Basisschicht Pigmente. 
vorzugsweise Ti0 2 . und/oder vakuoleniniziierende FOIIstoffe enthalt. 

11. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 10. dadurch gekennzeichnet. daB die Djgfe der Folie maxi- 
w mal 1 ,7 g/cm 3 . vorzugsweise 0.4 bis 1 .5 g/cm 3 . betragt. 

12. Verfahren zur Herstellung einer Folie nach Anspruch 1 . bei welchem die die Folie bildenden Polymerer .und/oder 
Polymermischungen in einem Extruder komprimiert und erwarmt werden. anschlieBend d.e Schmelze/n durch e.ne 
Flachduse extrudiert werden. die so erhaltene Folie auf einer oder mehreren Walzen abgezogen wird. d.e Folie 

,5 anschlieBend orientiert und gegebenenfalls thermofixiert und oberflachenbehandeH wird. dadurch gekennzeich- 
net, daB die Extrusionstemperatur unter der Glastemperatur des inkompatiblen Polymeren liegt. 

13. Verwendung von partikelfdrmigen Hohlkdrpern als Antiblockmittel in orientierten Folien aus Polyolefin. 

20 14. Polymermischung aus Polyolefin und < 2 Gew,%. vorzugsweise 0,001 bis < 2 Gew,%, bezogen auf die Polymer- 
mischung, partikeHormigen HohlkOrpern aus inkompatiblem Polymer. 

15. Polyolefin-Mehrschichtfolie nach einem der Anspruche 1 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB die Deckschichten 
eine Dicke von 0,2 bis 2 jim aufweisen. 

25 16. Polyolefin-Mehrschichtfolie nach einem der Anspruche 1 bis 15. dadurch gekennzeichnet d f^;^ 

opake Ausfuhrungsform der Mehrschichtfolie eine Uchtdurchiassigkeit. gemessen nach ASTM-D 1039-77, von 
hochstens50%hat. 

so 17. Verwendung einer Polyolefin-Mehrschichtfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 16 als Verpak- 
kungsfolie. 

18. Verwendung einer Polyolefin-Mehrschichtfolie nach einem oder mehreren der AnsprOche 1 bis 11 zur Bedruckung 
und Kaschierung. 

19. Laminat, umfassend eine Polyolefin-Mehrschichtfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 11 und 
Papier oder Pappe oder weitere Folie aus thermoplastischem Kunststoff. 
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